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REMARKS 

Claims 1-13 currently appear in this application. 
The Office Action of June 16, 2006, has been carefully 
studied. These claims define novel and unobvious subject 
matter under Sections 102 and 103 of 35 U.S.C., and therefore 
should be allowed. Applicant respectfully requests favorable 
reconsideration, entry of the present amendment, and formal 
allowance of the claims. 

Rejections under 35 U.S.C. 112 

Claim 4 is rejected under 35 U.S.C. 112, second 
paragraph, as being indefinite for failing to particularly 
point out and distinctly claim the subject matter which 
applicant regards as the invention. 

This rejection is respectfully traversed. Claim 4 
has been amended to delete "preferably between 2 0 and 60 nm" 
and new claim 13 has been submitted to claim the flakes 
according to claim 4 wherein the pigment has plane-parallel 
surfaces and a thickness between 2 0 and 6 0 nm. 

Art Rejections 

Claims 1-12 are rejected under 35 U.S.C. 103(a) as 

being unpatentable over Tundermann, U.S. 3,941,584 in view of 
Levine, U.S. 4,321,087. 
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This rejection is respectfully traversed.' The 
presently claimed invention is directed to evaporating copper 
and another metal, such as zinc, whereby when the metals are 
deposited onto a substrate, an alloy is formed. One skilled 
in the art, as described below, would not assume that an alloy 
can be formed from vapor deposition of two separate metals. 
As pointed out on page 2, beginning at line 25 of the present 
specification, in the case of alloys consisting of two or more 
components, a fractionating occurs when the alloy is 
evaporated due to different vapor pressures. 

In the present case, copper has a melting point of 
1083 °C and a boiling point of 2592 °C. Zinc can be evaporated 
at 907 °C at ambient pressure. This means that a vapor 
pressure of 10" 2 mbar is obtained with copper at a temperature 
of 1240°C/1400°C, whereas this value is obtained with zinc 
already at 340°C/405°C, evidencing a temperature difference of 
900°C to 1000°C. 

In other words, the vapor pressure at a constant 
temperature of 1000 °C for copper is less than 10" 4 mbar, 
whereas zinc already evaporates at 907 °C at ambient pressure. 
Given these differences in vaporization temperatures, it is 
surprising that metal alloy flakes of a very high quality can 
be obtained by vapor deposition of these two metals. 
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The Examiner concedes that Tundermann does not teach 
that copper-based metal flakes are produced via vacuum 
deposition. However, Levine does not suggest making copper- 
based alloy flakes by vacuum deposition, but only flakes of 
individual metals . 

It should be noted that Levine was cited in the 
International Search Report at D5 . In the International 
Search Report the examiners states, "None of the cited 
documents explicitly discloses the deposition of an alloy in 
the form of flakes by the process disclosed in, [for example] 
D5 . There is nothing in the prior art to suggest modifying 
the deposition process of D5 so as to obtain flakes composed 
of an alloy. On the contrary, a person skilled in the art 
would reject the idea of attempting such a process because the 
melting points, boiling points and vapor pressures of copper 
and aluminium are so different that it is not obvious that 
they can be vaporized together. Surprisingly, the applicant 
has succeeded in carrying out just such a simultaneous 
deposition process. The subject matter of claims 1 to 12 can 
therefore be considered inventive. " 

Submitted herewith is a copy of an English 
translation of the International Examination Report and a copy 
of granted European patent 1 52 9 085, which corresponds to the 
present application. 
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In view of the above, it is respectfully submitted 
that the claims are now in condition for allowance, and 
favorable action thereon is earnestly solicited. 
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Respectfully submitted, 



BROWDY AND NEIMARK, P.L.L.C. 
Attorneys for Applicant 
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1. Ibis international preliminary examination report has been prepared by this International Preliminary Examining Authority 
and is transmitted to the applicant according to Article 36. 



This REPORT consists of a total of , 



„ sheets, including mis cover sheet. 
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Basis of the report \ 
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Priority i 

Non-establishment of opinion with regard to novelty, inventive step and industrial applicability 
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the description: 

pages 1-11 



, as originally filed 

, filed with the demand 



pages 



, filed with the letter of 



the claims: 



2-6", 8^12 



pages 
pages 
pages 



, aa originally filed 

_ , as amended (together with any statement under Articlo 19 
! , filed with the demand 



hi 



. filed with the letter of 



11 the drawings: 
pages 



1,8 June 2004 (1 8.O6.30O4) 



_ , as originally filed 
j filed witli the demand 



pages 



filed with the letter of 



| [ the sequence listing part of the description: 

pages 

pages 

pages 
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_ , filed with the demand 
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2. With regard to the language, all the elements marked above were available or famished to this Authority in the language in which 
me international application was filed, unless otherwise indicated under this item. 
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I the language of a translation furnished for the purposes of international search (under Rule 23.1 (b)). 
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3. With regard to any nucleotide and/or amino acid sequence disclosed in the international application, the international 
preliminary examination was carried out on the basis of the sequen.ee listing: 

[ | contained in the international application in written fornx 

\ J filed together with the international application in computer readable form. 

[~] firrnished subsequently to this Authority in written form. 

I | furnished subsequently to this Authority in computer readable form. I 

| | The statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure in tus 

international application as filed has been furnished. J 
1 J The statement that the mfozmation recorded in enmputer readable form is identical to the written sequence listing has 

been furnished. 
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~1 the description, pages 

I the claims, Nos. 

□ 

the drawings, sheets/fig 
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5 ' 1 — 1 beyond the disclosure as filed, as indicated in the Supplemental Box (Rule 70.2(c)) *« 

* Replacement sheets whlcJt have been furnished to the receiving Office in response to an invitation wider Article 14 arc referred to 
in tttis report as * 'originally filed" and are not annexed to this report sbice thay do not contain amendments (Rule 70 J 6 
and70.I7). j 

^Any replacement sheet containing such amendments must be referred to under iteyn 1 and annexed to Hits report. 
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D2: WPI & JP 60 229966 A 








D3: WPI & JP 02 197502 A 








D4: PAJ & JP 09 165544 A 








D5: US-A-4 321 087 (cited in the 


application) 

* 






1 

2 . Novelty (PCT Article 33(1) ana (2) ) 

i 






i 

Dl (EP-A-0499817) discloses copper alloy: flake pigments. 


The 




use of a copper-aluminium alloy as clainied in claim 1 is 


not » 




disclosed, and it is not stated by what 


process the pigments 




are obtained. The subject matter of independent product 


i 




claim 1 and of dependent claims 2 to 6 can therefore be , 

i 






considered novel- 








i 

D5 (US-A-4321087) discloses a vacuum deposition process as 




in the present application for producing aluminium or _ 






copper flakes- The process for producing alloy flakes is 






not described. The subject matter of independent process 






claim 7 and of dependent claims 8 to 12 j 


can therefore be 






considered novel. 
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Inventive step (PCT Article 33(1) ai«i (3)) 



The problem addressed by the present invention is that of 
producing a bright gold metal lie-effect pijgment with plane- 
parallel surfaces and thin uniform particles. The problem is 
solved by metal flakes composed of a copper-aluminium alloy 
as defined in claim 1, and by the deposition process defined 
in claim 7. The closest prior art documents are Dl for the 
product and D5 for the process- 

None of the cited documents explicitly dikclose the 
deposition of an allov in the form of flakes by the process 
disclosed in (for example) D5 . There is nothing in the prior- 
art to suggest modifying the deposition process of D5 so as 
to obtain flakes composed of an alloy. On! the contrary, a 
person skilled in the art would reject thje idea of attempting 
such a process because the melting points!, boiling points and 
vapour pressures of copper and aluminium jare so different 
that it is not obvious that they can be vaporised together . 
Surprisingly, the applicant has succeeded in carrying out 
just such a simultaneous deposition process. The subject 
matter of claims 1 to 12 can therefore be considered 
inventive. 
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Besdhratbung 

10001] MetallischeEffektplgmenta sind Pigments, dia 
gerichtete Reflexion anflachig ausgeblldeten, orientier- 
ten PartiKeln aulweisen (DIN 55944). Das Interesse an 
goldglanxenden Effektplgmanieo 1st graft, insbesonde- 
ra in dan Anwandungsgabiatan Druck, Lack, Anstrich, 
Kuneteloffeinfartjung, Kosmelik und GlaseirrfarDung, da 
die Qoldahnlichen Produkte eine hoheasthettsche Qua- 
nta! besltzen und den entsprectiend ueschichtetan, be- 
drucktan oder eingefarbten Materia lian ain wertvolles 
Aussehen verlelhen. FrOhzeldg hat man damlt bagon- 
nan, die teuran Echtgold-Flakea im dekorativen Bereich 
durcri kostengunstigere Alternativen zu ersetzen. 
[0002] Die bekanntesten Echtgold-Flake-Ersatzpig- 
mente sind die sogenannten Goldbronzepulver, die 
uberwiegend aus Kupfer/Zlnk-Legierungen beatehen 
und je nach Zusammensetzung unterschiediiche Farb- 
tone von Rotgold bis Relchgold aulwalsao k&nnan (Pig- 
ment Handbook, Vol. 1 , Second Edition, S. B05 ff, Wi- 
ley). Goldbronzeplgmente werden durch Verdusan ef~ 
ner schmelzfiussigen Kupfer/Zink-Legierung und an- 
echfieflendea Mahlen des bei der Verdusung entelan- 
denen Griefies hergestellt. Beim Mahlprozess weiden 
die Leglerungspartlkel pla\ttchenformlg verformt und 
zerkleinert. In der Praxis wird Goldbronzeplgmenl uber- 
wiegend trocken vermahlen. Urn Kaltverachweiftungen 
zu vermeiden, wird dem eingesetzten GrieR Schmier- 
mltiel wle belsplelswelse Stsarinsaurezugegeben. Eine 
Nachbshsndlung das Mahlpradukles durch Bursten 
oder schonendes Mahlen in apezieJten Kugelmuhlen 
dient der Glanzverbeseerung des Metallpigments und 
wird al« Pollaran bazslchnet. Unregelmafiigkeiten der 
Oberflachen der Metallplattchen wlrken glanzmlndemd. 
Da afch beim Mahlvorgang daa Ganerieren von U n re- 
gel maliigkerten in der Struktur der Oberflachen der 
Plalichen und unterschiedliche Plattchendicke nicht 
varrnaidan lassan, weisen die auf diasarri Weg herge- 
slallten Go I d bronze pig me nte nicht den Glanz auf, der 
sich aus dem Reflexionsvermogen der Legierungen er- 
rechnel Daruber hinaus zeigen praktiach alte Cber 
Mahlverfatiren hergesiallten Gold bronzepig men te lee- 
fing-EiganEchaftan, d. h. sie schwlmmen Im Medium 
auf, was auf die beim Mahlp razees zugesetzten 
Schmiermittel zufuckzufuhren ist. Die Herslellung von 
nan-leafing Gold bronze pig me nten erf order! aufwendi- 
ges Befrelen von SchmlerrnitleL 
[0003] Vareucha, Echtgoldflakes Qber elsenoxldbe- 
schichteteGlimmerpigmente (G. Pfaffii. R. Maisch, Far- 
be+Lack, Vol. 2, 1955, 5. 88-93) oder eisenoxidbe- 
achichtete Alurniniumpigmente {W.Ostertag, N.Mronga 
und P.Hauser, Farbe -Lack, Vol. 12, 1087, S. ©73-976) 
zu ersetzen, fuhren ninsichtlich der erforderlichen Bril- 
lanz nicht zum Ztel. Zwar gelingt es uber interferenzel- 
fekte intereaaanla Farbtone von Rotgold bis GrCingold 
herzustellen, es zeigt sich Jedoch, dasa Ober oxidische 
Reflexlonsebenen nicht die hohen glanzbestlmmenden 
Reflexionswerte von Metalten erreicht werden konnen. 



[0004] Aus der US 4,321 ,0fl7 ist bekannt, dass Me- 
talle auf elner lijnterlage abgeschieden und nach AW&- 
9en und Zerkteinem Plgmente erhalten werden. 
[0009] AI9 Verfahren zur Herateliung von metafile iar- 

9 ten Scblchten konnen die gang ig an Aufdampfverfahren 
(Baklronenstrahl-Technologie, wfderstands-, f/trah- 
lungsbehelzte Verfahren) zur An wend ung komman. die 
beispielswei3e| in G. Kienel (Herauag.) "Vakuumbo- 
schichtung Band 1-5', VDUVerlag 1995, auefQhrlich be- 

10 scbnaban warden. 

[0006] Bel Legterungen aus zwel oder mehr Kompo- 
nenten Iritlfiufgrund unterachiedlichar DampfdrQcke ei- 
ne Fraktioniening auf. Es existieren untcradiiediichD 
Verdampfungemethoden (Flash-Verdampfung, Sirnul- 

10 Lanvarfabran elder Springstrahlverfahren), mlt denen 
homogena Leglarungaschicfitan beiiebigerZu3srnmei>- 
eetzung herstellbarsind (G. Kienel). 
[0007] Aufgabe der Erfindung ist e*. ©in goldglanzsn- 
des, hochbrillantea metaliisches Effektpigmem, das die 

20 Nachtelle der oben bescbrlebenen Echtgold^Grsalz pro- 
dukte nicht hat| zu entwickaln. 

[000B] Es ist insbesondere das Ziel, eln goldglanzon- 
dea metariiscries Effaktpigment mit planparslielen 
Oberflachen urid geringer glElchrOrm^or PaiUkjsldiuke 

25 beraitzuetallan! so dass das Pigment in alien Be.eich&n 
der graphischen Industrie, insbesondere auch irrs CIT- 
eetdruck, angewandt werden kann. 
[0000] Eln weKeres.Ztel der vorlleg»ndan Erfindung 
isi aia, ain goldglanzandas metallbrohes Elfektpigmenl 

30 in diversen Farbtonen von Rotgold bie G rung old bereil- 
zusteilen. 

[0010] Ein weiteres Ziel der voriiegenden ErTindung 
ist es, das goldglSnzende metalllschQ Effaktpigment 
korTosionsstabjl bareitzustellen, so dass es In den Qb!i- 

35 chen Anwenduhgsbereichen nicht zu einer Beefn?r£c!v 
tigung in Glanz und Farbton der Produkte kornrnt 
[0011] Eb aolltB darubar hinaus zu v/JrtscriaftHch traQ- 
baren Kosten riergestellt werdon konnan. 
[0012] Piese| Aufgaben werden gelost durch ain ein- 

<w schichtig aufgebautes plattchenform^ges Metallpigmont 
mit planparallelen Reflextondebenen, das au? cinEr 
kupferbaslerendan Lagierung bestelit, die durch Kon- 
densation aus der Dam pf phase abgagchiadBn IaL Als 
Legierungspartner eignen sich bevorzugt Aluminium, 

45 aberauch dieMelalle Silber, Palladium und Silicium ent- 
weder ainzeln Oder In Komblnatian. Die Kolorisiik tier 
neuartlgen goldglanzendan Pigmente Ist uberwiegend 
bestimmt vom yerhaltnie yon Kupferzu den unbunten 
Legierungsbestandieiien. Je h&har der Kupferanlcil ist, 

so desto rotgoldener eind die Flakes. Silicium ertitiht die 
Farbtiafe der Flakes. Typisohe Zusammensatzunuan • 
von PlSlttchen mlt rotgaldanern bis gelb- bzw. grttngo!- 
denem Glanz enlhalten neben Kupfer 1 bis 49 % Aiu mi- 
nium und optional 0,1- 6 % Siljcium. Di© Pl^ttchend{cV:a 

55 liegt bei 10-100 nm, vorzugsweise bel 20-60 nm und 
lasst sich ohna Schwierigkeiten varii^ren. Sizhi dunntv 
Platlchen sind .teilweise transparent.. 
[0013] Ein besonderes Charakterislikum der gold- 
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glanzandenPfgmenteslndlhre parfekten planparallelen 
Oberflachan, ihrstorungsfreierstruktureller Aufbau und 
Ihre glafchfonnlge Plattchendioka, was hOchste Reflexl- 
onswerte errnogllcht 

[0014] Die wichtigeten Stufen des Herstellprozesses 
sind Aufbringen einer Relesss-Schichtsuf einsn Trager. 
Kandensattensn der Legiarung In Fllmform auf der Re- 
lease-Schicht. Abloaung des metalliachen Films, Film- 
zerWelnerung und gegebenenfalls KJassierung der Pig- 
mQntpartikel. Die Verdampf ung der Metalle im Vakuum 
erfblgt nach bekannlen Methoden untsr Verwendung 
dor vorgefertlglen Legiertingen odar der Elnzelmatalle. 
[0013] Die erfindungagemaBen Pigmente zeigen 
hOchste Brilianz und sind in vision Anwendungaberei- 
chen eusralchand konrosIansaiablK 1st sine beaondere 
KorroaionsstabllllatBrfaTtierllch, so 'rates mogllch fc durch 
OberflSchenbeiegung cter hochglarizenden Pigmente 
deren Stabilitat zu verbessern . Im Allgemeinen aind die 
Oberflachanbategungan hinreichend dunn und beeln- 
trSchligen das Glanzverhartan der Metaltflakes prak- 
tisch nlcht. Oberflachsnbalegungen zur Verbessemng 
des KorrosionsverhaRens kdnnen bereits in der Vaku- 
umkammer im Zuge der Metalffilmsbscheidung, bei- 
spielswalse durch Vakuumabscheldung von SIO x hsl- 
darsBits des Metsllfiims Oder fiber nasschemische Me- 
thoden wahrend Oder im Anschluss an die Fllmzertdei- 
nerung aufgebracht werden, Je nach Anforderung he- 
ben sich schutzschichten aus Si0 2 , Ai 2 O a , Phosphat, 
PhDsphoraaureesler, Phosphlnsaure, Sllanen oder 
Kombinationen diaaer Verblndungen bewahrt. 
10016] Verwendung finden die goldglanzenden Me- 
talrflakea fur Lacke, Anstrichmittel, FarDen, Druckfar- 
ben, Kunststoffeinfarbung, Koametlk. Glas und Kara- 
mik. 

Im Einzelnen ist Folgendes auszufuhren: 

[0017] Die voriiegende Erfindung befassL sich mit ei- 
nem neuartigan, aus elnor Leglerung beslehendon Ef~ 
fektpigment. Unter einer Legierung wird in dieaem Zu- 
sammenhang die feste Losung zweier odor mehrerer 
Mefcaile verstanden. UbBrra3chungsweise lessen sich 
koloriatisch geelgneis Leglerungan aus der Dam pf pha- 
se im Vakuum sbscheiden. Aus Leglerungen bestehen- 
de Pfcmenle. die durch simultane Kondenaation von 
ivieifllldampfen entetehen, aind bislang unbekannt. 
[001ft] Geeigneie Legierungen fur die Entwicklung 
von brlllanten EchtgoioVErsatzpigmenlen Dber pvd-Ver- 
fahren sind kupferbasierend und enthalten beiepiels- 
weise ate weitere Legierungabestandteile Aluminium 
und/oder Sllber. Palladium und SIHcium. Von don ge- 
nannten Matallen 1st Aluminium der bevorzugte Legla- 
njngspartner yon Kupfer. nlcht nur wegen seiner Qbar- 
ragenden Reflektivitat und seines niedrigen speafi- 
schen ©ewichte©. Silber- und Falladium-Antejl© in der 
abgesctiiedenen Lsgierung erhohen die Korrosionssta- 
biiitaLder goldglanzenden Metaltflakes, Siliclum nsein- 
flusst die Kolohstik. Die Metalle kfinnen einzeln Oder ate 



vorab erschmolzena Lagierungen veidampfl worden. 
[QQ19] Koloriatisch lasst sich ut«r die. Zu3aminenst/1~ 
zung der abgeschiedenen Legierune ein weiter Beroich 
zvyiachen Rotgqld, Bleichgold und GrungoW gestalten, 

s Hierbei epieH das Tarbgebende Kupfer die HsuptroJ!G. 
So haben die Obefflachen van Pigmenten mit 9Q Gsw.- 
% Kupfer elnen ratgoldenen Gianz, wahrend diejenlgen 
mit nur 60 Gew.{% Kupfer blaaagelb aussehen. Silicium 
wirkl helligkeilsreduzierend und machl «ich optjsch in 

io einergroaaranlfarblJefedergoldBlanzBnden Flakes Ije- 
merkbar. | 

[0020] Koloriatisch intereaaante Zuaamm on set2iun- 
gen liegen beispielsweiee 90 - 99 % Kupfer, 10-1 % 
Aluminium. Liegen eehr dunne Flakes yor, fi o kormsn 
ig dlese teUweiseiTransparanz autwelsen. lritRrferenzof» 
fekte kGnnen die oben beschrlebenc Kolortetlk gerinjj- 
fugig beeinfiussen. 

[0021] Die Dicke der goldglanzenden MetalHiakes ist 
ohne Sch wrie rig keltan uber die VQidsmpfung3raie der 
20 Metelle und Dber die Bandgesohwindigketi einzustejinn 
und zu steuemi Aus wirtschatilichen GrQndon werdr-n I. 
a. Bandgeechwvindigkeiten zwlschcn 2 und 5 m/s g^- 
wahtt. Je nachVVunach konnen dabef Metallfilmdicken 
zwjschan 10 und 100 nm elngefiLetl: werJan. Fur die 
25 Herstellung von goldglanzBriden Metallflakas ^ind vo^ 
wiegend Dicken zwiachen 20 und 60 nm von interest. 
Die Partikelgr6(iewird nach Abl&eon derMeSallfllme von 
der Unterlage Idurch mecrraniecho Zerkleinerung d^r 
Flfmbnjch5tucke elngestelll. DieZoddeinening fcann nsit 
30 geeigneten Ruhrem, Pumpan oder mlt Hi lie von Ultra- 
schallgertitcn der in einem L63emittel cuspendiorlcn 
Fiimbrucnatucke erfolgen. I m Allgemeinen eind Fartikol- 
grofien zwfschen 3 und 150 \im, vorzugsweiaK zwl. 
schen 5 und 50 u/n von Interests. Wi© bei alien EffokL- 
35 pigmenlen lasst sich der opUsche Eindruck durcii Klas- 
aieren. d. h> Einetellen enQ^ PartikelgraBonverteHun- 
gen mit untersbhledllcheni milUerem Durchm&ss^r va- 
dleran. Die Klassierung kann beisple!r»WBise in cln.am 
Dekanter vorgsnommen warden. 
40 [0C22] Die bharakteriati&chen Eigenschafien r?^r 
goldfarbenen Wetallflakes sind ihr hohes Renaxionsvcr- 
mrigan und elne sehr hohe Ergiebipkelt dera Pig men la 
bei der AnwBridung. Das ha he RetleKlonsvennagan irs- 
ruhl auf den spiegelglatten storungefreicn Obernfichen 
45 u nd der gleichfbrmigen Dicke der Plflttchen. MOglfe).!^ 
Streuzentran werdsn auf ein Minimum reduztart. D?^ ho- 
he Erglebigkait des Plgmentes grOndet sich auf die gs- 
rlnge Dicke der Einzeipart:lkel f so dsss mit einer </i?r~ 
gleichsweioe geringen Pigrnentrnenge bereite ausrei- 
go cnend hohe Deckung erzielt werden kann. 

[0023] Die erflndungsgemalian Plgmenta werdon 
hergBstellt, Indem optional eine Unterl?igR r beJspfeitf- 
weiae eine PET-Folie oder ein endba umlaufentien Ms- 
tallband, mit einem Releaeecoat beschichtst wira. Dio 
95 Beschlqhtui>g^der Untsrlage mit. qinem lesHchan Hsrz 
oder Wachs kann DbarTauch- LxJerDruckverTshren vor- 
genammen werden. 

[0024] Die in FnagekommendenMetalle werden dann 
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elnzeln oder ate vorgBachmolzen& Leglerung beispiels- 
welse In sinem oder mahreren Verdampfem !m Hach« 
vakuum verdampft und auf der Unteriag© kandensiert. 
[0025] Anschlieliend wind dor wetallfilm abgelost und 
in einem anwendungstechnisch geeigneten Loaemittel 
wis laapropanof , Isoprapyleoetat, Ethylacetat Oder Gty- 
kolether mlttels sines geelgnetan Ruhrwerks odar ainer 
hone Scherkrafte auaubenden Pumpe auf Plgmentoar- 
tikelgro&e zerkleinert. Ultraschalizerklainerung kann 
zusatzllch oder alternate elngesatzt werden. Gegebe- 
nenfalfs warden die Plgrnentpartikel noch kjaaaiart. 
[D026] Um die Metallflachen dor erfjndungsgernaRen 
Pigmente vor Korrosion zu schuizen, ist es mogKch , die- 
se in einem fcusalzlichen Schritt mit Korrosioneschutz- 
achichten zu veraariBn. Da dlese Schichten dQnn und 
nledrkj brachend slnd, haban sie praktlsch kainen Ein- 
fluss auf das optieche Verbatten der Pigmente. Grund- 
satzlich sind zwei Melhoden des Auftoringens von Kor- 
ruBtonssohulzschichten mogllch: Einma! durch Auf- 
dampfan einer beldseftigan Schutzschteht wahrand des 
Vertiampfungsprozesses, zum anderen durch Auffallen 
einer Passivierungsschteht wahrand oder nach der Zer- 
kleinerung der Fiimbnjchstucke. Das Aufdampfen von 
Schutzschlchton wahrend des Verdampfungsprozss- 
sas wlrd In dor Reihentdlge Schutzschlcht, Legierungs- 
film, Schutzschlcht vorgenommen, wobei i. a. 9chwer- 
losliche aber leicht zu verdampfende Materialmen wie 
SiO^ oder MgF 2 gewehlt warden. Dae Auffallen einer 
Paasrvierungsachicht wird ate nasschamteche Reaktion 
durchgefuhrt. Bewahrt hat sich das AufTallen einer dun- 
nen Si0 2 -Schicrrt. zweckmaRigerWeise uber einen Sol/ 
Gel-Prozess durch HydrolyaevonSilanen und anschlie- 
Sende Silanolbehandlung, weitertiln die Auffallung von 
Alumlnlumoxid, Siliclumoxld, Phosphat, Phospharsau- 
ra, Phosphorsaursestern, Pbosphlnsaure, Silsnen, or- 
gan iscn modiflzierten Silicalen, Titanaten, Zirkonaien 
oder methacrylatbaaierenden Polymers chicnten oder 
Kcmbinatlonen dieser Verblndungen. 
[D027] Nachfolgend wird die Ertlndung anhand bevor- 
zugter Ausfuhrungsbeispiele naher beschrieben, 

Beispial 1 

[0028] In einem Roll-Coater der Flrma Laybold 
Heraeus wird eine PET~Unterlagefolie von4Su,m Dieke, 
welche mit einem Releseecoat beschichtet MsL, mil einer 
Kupfer/Alumlniumlagierung lm Hochvakuum beschich- 
tet. Der Relaasecoat bestaht aus acetonloslichern Me- 
thyl metha cry latharz und wird in einem separaten Ar~ 
beitsgang vorab aufgedruckt. Da© Vakuum wind auf 
5.10^ mbar eingestellt. 

[0029] Die Gescriwlndlgkeit, mlt der die Unterlagero- 
lle aogewickelt wlrd, betragt 4 m/s. Die Kupfar/Alummi- 
umlegierung mit einem KupfergehaK von 92 % wird in 
einem SchtfFchen uber Wideretendsheizung in einer Ra- 
te vardampft\ die zu einer Metal IfUmdteke auf der be- 
wegten Unterlagefolle von 40 nm fiuhrt. Nach abge- 
schloasener Beachichtung wird der Rou-Coater mit 



Stickstoff geflutet, der metalllaierte PET-Wickel wlrd 
entnommen und In alnBr Ablosestatian mR Acolon he- 
handelt. Durch Auflosen des Releasecoatfi wird d^r Me- 
taffiilm von deriunterjagefblie abgetrennt. Die metsiU- 
3 ecTien Filmfragment© werden In einer Centrifuge sui- 
konzentrlert una* von der ralsasecoathalUgen Aceionid- 
sung abgetrennt. Danach wird der Filtarkuchen In eine 
iBopropanolIosung eingetragen, wo der Film uber 20 Mi- 
nuten zerkleine ! rt wird. Die Suspension, in der die Me- 
lallflakaa vorliegen, Ist 12 %-ig. 

[003Q] Die erhaltene Plgmerrtsuspenslon zeigt gaid- 
glanzande Pigmentpartlkal hochsterBri! la nz. DlBmltlle- 
re Partikelgrotse der Plattchen liegt bei 10 u/n (Cjias). 
Chemiscne Analysen zeigen, dae& das Pigmene 92 % 
7ff Kupter und a ^ Aluminium enUialt. Rentgananaiysen 
ergeben, dass dlle Elemente In ©Jnerhomogenan Lpgte- 
rungsfbrm vorliegen . 

! 

Beispial^ 

20 

[0031] 

a) In der in Beiepiel 1 beechriebenen An lag e %vird 
ein KjjpferAluminJurn-SllloiurTinirn abgaschieden. 

25 Hierbai wlrd analog Beisplel 1 vorgegangen mit 
dem Unterachied. dass neben dor VerdampTunp, en- 
queue von Kupfer/Aiuminium eine weiterefOr Silici- 
um installiart 1st. Die fur die Verdampfung bereltge- 
stellte Kufbfer/Aluminiumlegierung enthali 94 % 

30 Kupfer. Die Dlcko doa aus der Dgimpfphsse at-g^- 

echiedenen Films wird aur 45 nm eingestellt. Die 
AblOeungdes Fitrm und dieZerweineruncj derr.nnv 
fragmente'auf Piflmentgrolia Grfolgt wfeln &Dis>.\y,rA 

1- ! 

3S Das in Suspension erhallan^ P'^ineni hei ei- 

nen tiefen rotgoldenen Glanz. Es enlhall 2 % Sllfci- 
um. Die mitUere Partlkelgrofte liegt ngch CHasmes- 
sungen bel 11 pm. 

to b) Stabilrsierung: 1000 g deroben hergestellten 12 
%-igen Pigmentsuspeneion In lsopropano! v/erden 
bis zum Siadepunkt ediitzt und mil 11 g Tetrae- 
thoxyatlan und 10 g Wasser veraatzt Danach wird 
uber eineri Doeirnaten eine 10 %-ige wiieerigc L6- 

45 sung DMEA zugegeban bis der pH-Wert B arreJcht 
1st. UnterBeibehattung des pH-WBrtesvvini ubere'r- 
nen Zeltra'um von 2 St und en nerfihrt. Danach wer- 
den 1.4 g p iphenyldi melti oxys) Ian, dzis In 12 g (so- 
propanolgelost iat, gleichmafiig wber4 Stundon un- 
ter Ruhren zudosiart Anschlieriend gibt man nocn 
0,5 g 3-Amlnopropyllrimeihoxyaiian (Dynasiian 
AMMO)hlnzu und kuhltdasGernisch DberlOSlun- 
den under Ruhren ab. 

! 

[0032] Da3 Metal Iplgment Megt danacyh kormslo^e^- 
bilislert var. ! 
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Patentanaprucha 

1. Glanzende kupferbaslerande Mstallflakes, dte ne- 
ben mindestens 51 % Kupfer zwischen 1 % und 49% 
Aiiimlnium enthalten und Ober Vakuurnabschei- 
dung von MBtallfllmsn auf elne Untariage, Ablosen 
der Filme von der Untertage und anschlieliendo 
Zerfcleinerung der Filme hergestellt sind. 

2. Glanzende kupferbaaierende Metallflakes nach An- 
spruch 1, dadurch Qefcennzelchnat, dass die 
Flakes als zusalzilchen Leglerungsbestandteil S»U- 
cium enthalten. 

3. Glanzende kupferbaslerenda Metallflakes nach ei- 
nem der Ansp ruche 1 bis2, dadurch gekennzaich- 
net, dfcasB das plattchenformige Effektpigment plan- 
parallels Oberflachem und sine Dicke zwischen 10 
und 100 run, vorzugsweise zwtscben 20 und 60 nm 

. aufweisl. 



to 



10 



relchnet, doss das Auforlngen des Metallfilrns 
durch getrenntes Verdampfan einer Leg ie rung und 
eines oder mehrerer weiterer Baatandteile erfolgt. 

10, Varfahren nach einem dor AnuprOche 6 bis 9, da.- 
durch gehennJralchnet, dnss das Aufbringen der. 
Metallfllms; durch Elaktranensirahl, Wlderstands- 
oder Strahlungsbeheizen eriblgt. 

11. Verfahren nach einem derAnsprDche 6 bis IQ^da- 
durch gakennzelchnet, doss das Auftningnn dzo 
Metalrfitmsjdurch RastvVerdampfen,, SimultQn ver- 
dampfen oderSpringatrahrverdampfen erfblpt. 



Claims 



! 



4. Glanzende kupfarbaaierande Metallflakes nach e'n 
nem derAnsprijcfie 1 bis 3, dadurch 9«kennzelch- 
net, dass die Oberflache der Pigrnentparllkel mit 
elnar Kanoslonsschutzschicht belegt 1st. 

5 fc Glanzende kupferbasierende Metallflakes nach An- 
spruch 4, dadurch gekennzoichnet, dasa die Kor- 
roslonsBcruitzschicht Alu minium oxld. Siliciumoxld, 
Phosphat, Phosphors sure, Phosprrorsau master. 
Phosphinsaure, Silane, organiach modifizierte Sili- 
cate, Trtanate.Zirkonate odermethacrylatbasieren- 
de Polymerschichtan oder KombinallDnen dieser 
Verbindungen enthalt 

0, Verfahren zur Herstellung glanzender kupferbasie- 
render Metallflakes nach einem der Anspruche 1 
bis 6 mil falgsnden Verfahrensschritten: 

a) ggf. Aufbringen einea Releasecoats auf eine 
Untertage 

b) Aufbringen eines Metallfllmas umfassand 
wenlgstsns die Komponenten Kupfer und Alu- 
minium auf den Releasecoat bzw. die Unteria- 
fle 

c) Ablosen des Metallfilms 

d) ZerWelnam der Plgmenttellchen 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gohenn- 
zelchnet, dass das Aufarfngen deo Metallfilms 
durch Verdampfen der LBgierung erfolgt 

8. verfahren nach Anspruch 6, dadurch gakenn- 
zaichnat, doss das Aufbringen des Metalifilms 
durch getrenntes Verdampfen der Legierungsbe- 
standlello erfolgt. 

9- Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gokenn- 



1 . Lustrous copper-based metal flakes that contain, in 
addition to|at least 51 % copper, 1 % to 4G % e.lu- 
minum and are produced via vacuum dpnosiliun or 
metal films onto a carrier a heal, stripping of the films 
fTom the carrier sheet, and subsequent comminut- 
Ing of the til ma. 



25 2. Lustrous capper-based metal flakea according to 
claim 1, characterized In tnat the flakes contain 
silicon as an additional alloy component. 

i 

3. Lustrous capper-basad metal flakes accord ing to 
30 any of claims 1 through 2, characterized in that 
the flake-shaped effect pigment has plane-psraiic! 
surfaces and a thickness between 10 and 100 nrn, 
preferably between 20 and 60 nrn. 

35 4. Lustrous, copper-based rnelol flakes accord; n£j lo 
any of cteima 1 through 3, cnaractertzad in i-izt 
me surface of the pigment particles lc coated v..-ih 

an anticorrosive layer. 

i 

40 5. Lustrous copper-based metal flakes acoordino io 
claim 4, characterized In that the anli corrosive lay- 
er contains aluminum oxide, silicon oxide, \i\iqt:- 
phate, phosphoric acid, phosphoric ester, p^as- 
phinic acid, silanes, organically modified silicates, 

^5 Utanalee, .zirconates or me»thacryiato-based poly- 
mer layers or combinations of those compounds. 

G. A method for producing lustrous, copper-bus sd 
metal flaKea according to any of claims 1 through -'5 
so with the following process steps: 

i 

a) optionally applying a rola»3e coal on a car- 
rier sheet 

b) applying of a metal film onto the reieess zosi 
or the carrier gheert comprising at least the com- 
ponents copper an aluminum comminuting lo 
pigment particles 

c) stripping of the metal film 
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d) comminuting to pigment partldes. 



A method according to dalm 6, characterized in 
that applying of tho metal film takes place through 
evaporation of the alloy components. 5 

A method according to claim 6, characterized in 
that applying of the metal film takes place through 
separate evaporation of the alloy components. 



9. A method according to claim 6, characterized in 
that applying of the metal film takes place through 
separate evaporation or an alloy and one or more 
additional components. 

10. A method according to any of claims 6 through 9, 
characterized in that applying of the metal film 
takes place through electron beam, resistance 
heating, or radiation heating. 

11. A method according to any of claims © through 10, 
characterized in that applying of the metal film 
takes places through flash evaporation, simultane- 
ous evaporation, or jumping beam evaporation. 



10 



16 



20 7. 



25 



Revondlcatione 

1 . Paillettes matslliques brillantes a base de curvre qui 
conuennent, outre au molns 51 % de cuivre, entre 
1 % et 49 % d'elumimum, el qui sontfabriquees par 
depose soue vide de films meralllques $ut "n sup- 
port, retrait des films du support et frag mentation 
consecutive des films. 

2. Paillettes metalliquee brillantes a base de cuivre se- 
lori la revendication 1 , caracterieeeB en ce que lee 
paillettes conttennent du silicium en tant que cons- 
UtuanL d'alliage supplamentalre. 

3. Paillettes metalllques brillantes a base de cuivre se- 
Ion Tune des re vendica lions 1 ou2, caract^rlseae 
en oe que le pigment a effet en forme de pastille 
comporte des surfaces planes paralleles et une 
epaisseur comprise entre 10 et 100 nm, de prefe- 
rence entre 20 et 60 nm. 

4. Paillettes metalllques brillantes a base de cuivre se- 
lon I'una quelconque des revendications 1 a 3, ca- 
ractorlBoas en ce que la surface des particules de 
pigments est revetue d'une couche de protecUan 
contra- la corrosion. 

5. Paillettes metalliquee brillantes a base de cuivre sa- 
lon la revendication 4, caractertseee en c* qua la 
couche de protection centre la corrosion cantientde 
I'oxyde d'alumlnlum, de I'oxyde de silicium, du 
phosphate, de I'acide phosphorique, de Tester 



3G 



3S 



AO 



A5 



50 



35 



phasphorique, de I'aclds phosphlnlque, des sUa- 
nes, des silicates arganiquemeni modifies, des Ma- 
natea r des zirconates ou des couctieo polymeres a 
base de methacrylates ou des cornbinalsons ric ces 
composes, j 

i 

Pracede destine a la fabricatton.de pailteUes rnsLai- 
liques brillantes a base de cur/re eelon Tune quoi- 
conque des revendications 1 a 5, comporlant loo 
phases de precede suivantes : 

i 

a) application svenluelle d'une couche antted- 
hesive sur un support, 

b) application sur la couche antladhssive ou sur 
le support d'un film metalllque contenant au 
moins las compDsants cuivre et aluminium, . 

c) reirait du film rnetallique, 

d) fragmentation des particules de pigments, 
j 

Pracede sston la revendication £>, caracterlstt «n 
ce que Implication du Him metailique est efTectu£e 
par la vaporisation de Palllage. 

a. Precede salon la revendication 6, caract6nj?6 en 
ce quo I'appllcalion du film metalllque est eff&ctuaB 
par la vaporisation separee des consUtuants de I'al- 
liage. j 

9, Precede seion la revendication 6, caracteriaft t?n 
ce que Implication du film melailique est effectuee 
par la vaporisation separee d'un alliaae el d'un ou 
de plusieurs autres constituents. 

10, Procede salon Puna qualconquo ue3 revindications. 
6 a 9. caraefcdrise en c© qua rapnlicaUon du film 
metalllque [est elTeciuee par jet electronjnue.chauf- 
fago par resistance ou par rayonnamenL 

i 

11, Procede selon Pane quelconcjue des revendications 
6 a 1Q. caractexise on co que VapplicaGon do Him 
metalliquejeet effectuee par vaporlsalion flash., va- 
porisation islmultanee ou vaporisation par reyannc- 
ment a saut. 
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